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Matériel :
 Dispositif  UHV : 2 enceintes (prépa. / analyse)
 VT-AFM Omicron (70 K-RT)
 Electronique de contrôle RHK 
 Simulateur de l'instrument: 
électronique de contrôle + champ de force pointe-surface
- Chimie
- STM
- Photoémission 
(directe / inverse)
- AFM & nc-AFM (UHV)
- Raman
L'activité nc-AFM à l'IM2NP
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Cadre de l'exposé
 AFM en mode non-contact (nc-AFM ou FM-AFM), détection 
de l'oscillation en "beam deflection" (laser +PSD): A0 > qq nm
 UHV, température ambiante
 Formalisme minimal (mais nécessaire)
 Beaucoup d'éléments déjà abordés lors de l'atelier 
thématique nc-AFM du forum à Lalonde les Maures (2008)
 Introduction de 45' trop courte! Toutes les diapos ne seront 
pas explicitées:      (mais disponibles dans le pdf final)
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Facteur de qualité et dissipation 
intrinsèque de l’oscillateur :
A
-A
1. Polesel et al., Nanotechnology 14:1036 (2003)
z(t)
Γ0
solution harmonique :
Le cantilever libre: 
un oscillateur harmonique
d’après1 (f0=270 kHz, Q=45000)
cf. cours à suivre!
M. George
Sensibilité en force des cantilevers usuels
 Ordres de grandeur:
• k = 30 N/m
• B ~ 250 Hz 
• ω0= 2pi f0 = 2pi 150 kHz
• Q = 40 000
• kBT = 25 meV
 Augmenter la sensibilité:
• k : mais limité par "jump to contact"
• kBT : pas toujours possible
• ω0 : difficultés techniques (Bande passante de l'électronique de contôle doit 
continuer de "suivre")
• Q : limité par dissipation intrinsèque du matériau du cantilever sous UHV + 
difficultés techniques (idem que pour ω0)
 Théorème de l'équipartition sur un levier soumis à des fluctuations thermiques:
Fmin ~ 60 pN
Champ de force entre la pointe et la surface*
LR (bias-dependent)
electro
static
SR
*
*(bias
-d
ep
e
nd
e
nt)
* Figure d'après thèse de S.Burke "Building foundations for molecular electronics : growth of organic molecules on 
alkali halides as prototypical insulating substrates." PhD thesis, McGill University, 2008.
** F.Bocquet et al., Phys.Rev.B 83, 035411 (2011)
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VdW (sphère-plan)+ Morse, d’après1
VdW (sphère-plan) seul
1.Pérez et al., Phys Rev. B 58:10835 (1998)
A
-A
z(t)
D
: Fint non-linéaire en z
: non solution
A = 1 nm
Le cantilever au voisinage
de la surface: dynamique non-linéaire
cf. cours à suivre!
M. George
d’après1
1.Polesel et al., Nanotechnology 14:1036 (2003)
Illustration expérimentale
δA
δϕ
Modélisation analytique
 Méthode variationnelle basée sur le principe de moindre action* :
 Fontion d’essai harmonique :
termes de couplage
conservatif et dissipatif
*L.Nony et al. J.Chem.Phys.111,1610 (1999)
cf. cours à suivre!
M. George
Termes de couplage (composantes de Fourier de la force d'interaction à f):
Longue portée:
Van der Waals dispersif
L.Nony et al. J.Chem.Phys.111,1610 (1999)
Courte portée:
Morse
L.Nony et al., Phys.Rev.B 74, 235409 (2006)
Modélisation analytique
cf. cours à suivre!
M. George
 5 variables : Amplitude d’excitation, fréquence d’excitation, amplitude d’oscillation,  
phase (excitation et oscillation) et distance pointe-surface
 Les variables maintenues constantes définissent le mode de fonctionnement :
Amplitude d’excitation et
fréquence d’excitation fixées
↓
• Mesures : Amplitude d’oscillation et
phase en fonction de la distance pointe-
surface
• Régime d'interaction pointe-surface: la 
majeure partie du temps, 
attractif+répulsif (contact intermittent)
Tapping
ou AM-AFM
AM- & FM-AFM: 
deux façons distinctes d'observer l'oscillateur
Phase fixée (=-pi/2 : résonance) et 
amplitude d’oscillation (résonance) fixée
↓
• Mesures : décalage de la fréquence
de résonance et amplitude d’excitation
requise pour conserver l’amplitude
d’oscillation constante en fonction de la 
distance pointe-surface
• Régime d'interaction pointe-surface:
uniquement attractif (non-contact)
non-contact AFM
(nc-AFM) ou FM-AFM*
* T.Albrecht et al., J.Appl.Phys.69, 668 (1991)
Phase fixée (=-pi/2 : résonance) et 
amplitude d’oscillation fixée
Mesures : décalage de la fréquence de 
résonance et amplitude d’excitation
requise pour conserver l’amplitude
d’oscillation constante (image de 
DISSIPATION) en fonction de la 
distance pointe-surface
A0
∆fA0Asservissement en z (image de TOPO):
décalage donné de la fréquence de 
résonance
Introduction au nc-AFM
 Amplitude d’oscillation et phase (=-pi/2) fixes: résolution du système {cos(ϕ), sin(ϕ)} 
en A et ϕ
 Potentiels d'interaction attractifs (non-contact):
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Lien avec la modélisation (1): 
∆f en fonction de la force d'interaction
F.Giessibl (1997, 2000); U.Dürig (1999); L.Nony (1999, 2006)
 Sensibilité verticale dans le régime SR (ordre de 
grandeur):
 Contrôle expérimental à mieux que 0,1 Hz près 
(autour de f0 ~ 150 kHz) ~ i.e. 20 pm ~ niveau de 
bruit instrumental global (z, détection d'amplitude...)
 Sensibilité verticale suffisante pour résolution 
atomique 
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Lien avec la modélisation (2): 
sensibilité verticale
s ~ 2 pm/Hz
∆f vs. D: illustration expérimentale
Régime LR
Régime SR
(régime répulsif non visible)
s ~ 14 pm/Hz
Détection expérimentale du ∆f
 Une boucle à verrouillage de phase (PLL) assure la détection du ∆f par 
rapport à une fréquence de référence (fréq. centrale) qui est fixée égale à la 
valeur à la résonance du cantilever libre f0, donc correspondant à la condition 
de phase statique ϕ = -pi/2
 Démodulation de fréquence autour de f0!
 Dans cette configuration d'excitation du levier, les structures de bifurcations 
visibles en AM-AFM n'apparaissent pas. L'interprétation en termes de décalage 
de la courbe de résonance peut être faite en termes linéaires en notant que le ∆f
mesuré reste celui prédit par l'approche non-linéaire...
ϕ(t) = 2pif t-pi/2 ϕ'(t)=2pif t-pi/2+ϕPLL
plage de 
verrouillagef0
signal du levier
en interaction
avec la surface
f0
∆f=f - f0 f
PLL
Maintien de l'excitation à la résonance
Maintien de l'amplitude d'oscillation
∆f vs. D: illustration expérimentale
Régime LR
Régime SR
(régime répulsif non visible)
s ~ 14 pm/Hz
Canaux mesurés simultanément
2% variation
Lien avec la modélisation (3): 
composantes conservatives et dissipatives
 nc-AFM = méthode de découplage des forces d'origines conservative et 
dissipative (pourvu que la phase à la résonance soit bien maintenue)
ϕ =-pi/2
01
décalage en fréquence ~ forces conservatives
amplitude d'excitation ~ forces dissipatives
Lien avec la modélisation (3): 
composantes conservatives et dissipatives
 nc-AFM = méthode de découplage des forces d'origines conservative et 
dissipative (pourvu que la phase à la résonance soit bien maintenue)
ϕ =-pi/2
Mesure d'effets dissipatifs en nc-AFM
 Energie dissipée par un oscillateur harmonique:
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Mesure d'effets dissipatifs en nc-AFM
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Les variations de Aexc pour conserver A0
constante forment une image de 
"dissipation (ou damping)"
 Le cas du nc-AFM :
Ordres de grandeur (àRT) :
• k = 30 N/m 
• A0 = 10 nm
• Aexc=A0/Q = 10/30000 ~ 0.3 pm 
eV/cycle 2=
TdissE
 Constat: le Q élevé du cantilever sous UHV limite le bruit thermique (bande 
spectrale réduite), mais temps caractéristique d'équilibre proportionnellement 
grand!
La question du Q élevé en nc-AFM
 Ordres de grandeur:
• à l'air:         2Q ~ 1000, ω0 ~ 2pi 150 kHz   ⇒ τc ~ 1 ms
• sous UHV: 2Q ~ 100000, ω0 ~ 2pi 150 kHz   ⇒ τc ~ 100 ms
Conclusion: une image sous UVH en mode AM-AFM prendrait 100 fois plus de 
temps qu'à l'air → expérimentalement ingérable (dérive, temps d'acquisition...)
Quid du nc-AFM?
 Le cas du nc-AFM (solution linéaire en négligeant les régimes transitoires...):
La question du Q élevé en nc-AFM
A la résonance:                                               →
Donc:                                                →
• Affranchissement du terme de dissipation, i.e. du τc
• La constante de temps critique est maintenant celle du 
régulateur d'amplitude (APIC): typiquement, τAPIC ~ 1 ms
• Temps d'acquisition sous UHV comparables au AM-AFM 
(~ 15 min / image)
Extraction de la force à partir de ∆f(D)
 Le nc-AFM donne accès au ∆f(D), non à la valeur de la force: 
Algorithme(s) d'inversion
U.Dürig: Appl. Phys. Lett. 76, 1203 (2000)
F.Giessibl:Appl. Phys.Lett. 78, 123 (2001)
nc-AFM: résumé des points clés
 Technique de (dé-)modulation de fréquence autour d'une 
"porteuse": la fréquence de résonance du levier libre: ∆f=f-f0
 Amplitude d'oscillation et phase maintenues constantes: 
valeurs à la résonance
 Réelle méthode de non-contact
 Sensibilité en z élevée, la mesure fine de ∆f permet des 
contrastes verticaux et latéraux élevés (réso. atomique)
 Méthode de découplage efficace des forces conservatives et 
dissipatives (phase doit être bien maintenue à la résonance)
 Affranchissement de la constante de temps liée au facteur de 
qualité (critique sous UHV)
Electronique de contrôle en nc-AFM 
type "PLL-excitation*"
*Ch. Loppacher Appl. Phys. A 66, 215 (1998); L. Nony et al., Phys. Rev. B 74, 235439 (2006)
APIC
Electronique de contrôle en nc-AFM 
type "PLL-excitation*"
*Ch. Loppacher Appl. Phys. A 66, 215 (1998); L. Nony et al., Phys. Rev. B 74, 235439 (2006)
APIC
Electronique de contrôle en nc-AFM 
type "PLL-excitation*"
*Ch. Loppacher Appl. Phys. A 66, 215 (1998); L. Nony et al., Phys. Rev. B 74, 235439 (2006)
APIC
Electronique de contrôle en nc-AFM 
type "PLL-excitation*"
*Ch. Loppacher Appl. Phys. A 66, 215 (1998); L. Nony et al., Phys. Rev. B 74, 235439 (2006)
APIC
Electronique de contrôle en nc-AFM 
type "PLL-excitation*"
*Ch. Loppacher Appl. Phys. A 66, 215 (1998); L. Nony et al., Phys. Rev. B 74, 235439 (2006)
3 contrôleurs, 2x3 = 6 gains
constantes de temps différentes
APIC
NiO(100) @7K
R. Hoffmann et al.
Phys. Rev. B 67, 085402 (2003)
Exemples expérimentaux : 
résolution atomique
C. Barth et al.
J. Phys.: Condens. Matter 13, 2061(2001)
R. Bennewitz et al.
Phys. Rev. B 13, 2061 (2001)
NaCl islands on 
Cu(111)
CaF2
R. Bennewitz et al.
Surf. Sci. 474, L197 (2001)
KBr + e- Cu(100)
C. Loppacher et al.
Phys. Rev. B  62, 16944 (2000)
InAs(110) @14K
A. Schwarz et al.
Phys. Rev. B 61, 2837 (2000)
F. Giessibl
Science 267, 68 (1995)
M. Lantz et al.
Phys. Rev. Lett. 84, 2642 (2000)
Si(111)7x7 @RT & 7K
Exemples expérimentaux : 
identification chimique
Exemples expérimentaux : 
manipulation d'atomes et de molécules
4K
RT
 Petites amplitudes (sensibilité au régime SR) : techniques 
piézoélectriques (tuning fork, "qPlus" Omicron, "Colibri" 
Specs) et piézorésistives. En général, utilisation à basse 
température
→ imagerie + spectroscopie: interprétations quantitatives
(forces, charges...)
 Résolution en temps: cantilevers hautes fréquences ou 
harmoniques supérieures des leviers standards
 Haute résolution en microscopie de sonde Kelvin (KPFM):
interprétation quantitative du contraste dans les différents
régimes électrostatiques (longue / courte portée)
Tendances actuelles en nc-AFM
Le Tuning fork*
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A0BD > 2 nm
A0TF ~ 20 pm
*F.Giessibl, Appl.PhysLett. 2000; Science 1995
Exemples expérimentaux en nc-AFM 
avec tuning fork
Topographic sensitivity to the charge state on the atomic scale
Spectroscopic sensitivity to the charge state on the atomic scale
Exemples expérimentaux en nc-AFM 
avec tuning fork
Pentacene / Cu(111)
Pentacene / 2ML NaCl(001) / Cu(111)
∆f @ cst height
∆f @ cst height
∆z @ cst current
∆z @ cst current ∆f @ cst height
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L'instrumentation
 2 chambres UHV inter-connectées, 
2 10-10 mbar 
 Chambre de Préparation: 
 four pour chauffage par 
bombardement électronique 
(T ~ 1300 °C)
 four résistif classique (T ~ 
500°C)
 1 creuset fixe, 1 creuset 
amovible pour sublimation de 
molécules
 1 source d'évaporation de 
métaux
 Chambre d'Analyse:
 VT-AFM Omicron
 LEED / AES bas courant 
(beam current ~ 20 nA)
LEED KCl (95 eV, 80 nA beam)
Manip. fonctionnelle depuis 01/2008

L'instrumentation
7mm
Cantilevers Nanosensors PPP-NCl : 150 kHz
Dégazage 120°C / 1h. Pas de traitement suppl.
Omicron VT-AFM ( ~ 40K-RT): "beam deflection-based"
Levier+pointe
Diode superluminescente (Superlum): 
844nm (FWHM: 47nm)
Puissance injectée: 1mW
Intérêts:
 gamme de puissance adaptable / 
réflectivité des leviers 
 longueur de cohérence réduite / 
laser : réduit les pbs liés aux 
interférences optiques (modulation 
éclairement du PSD)
 pas de bruit lié au "hopping mode"
L'instrumentation
PSD
LX: alignement latéral
LY: alignement longitudinal
LPSD: alignement vertical sur le PSD
UHV
L'instrumentation
PSD
UHV
Préampli RHK
RF=20 kΩ
BP= 3MHz
Mathbox RHK
Calcul de FN, FL
Electronique de contrôle 
RHK (analogique/digitale)
• ENTREE: signal du levier (FN)
• SORTIE: PLL
• SORTIE: Balayage de la surface 
(X, Y, Z)
Signal 
d'excitation
Module de contrôle des piézos pour 
le balayage X, Y, Z (analogique)
Module de contrôle de la table de déplacement
micrométrique (X, Y, Z coarse motion)
PLL digitale
L'instrumentation
Interface de contrôle:
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Séquence de manip.
1- Approche de la surface: de "loin" à qq µm
2- Réglage du laser sur le levier
3- Résonance
4- Verrouillage de la PLL 
5- Vérification du déphaseur
6- Verrouillage de l'APIC et vérification du temps de 
réponse
7- Approche finale
8- Réglages fins
9- Compensation du potentiel de surface
10- Balayage
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7- Approche finale
8- Réglages fins
9- Compensation du potentiel de surface
10- Balayage
1- Approche de la surface: de "loin" à qq µm
2- Réglage du laser sur le levier
3- Résonance
4- Verrouillage de la PLL 
5- Vérification du déphaseur
6- Verrouillage de l'APIC et vérification du temps de 
réponse
7- Approche finale
8- Réglages fins
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Séquence de manip.
1- Approche de la surface: de "loin" à qq µm
2- Réglage du laser sur le levier
3- Résonance
4- Verrouillage de la PLL 
5- Vérification du déphaseur
6- Verrouillage de l'APIC et vérification du temps de 
réponse
7- Approche finale
8- Réglages fins
9- Compensation du potentiel de surface
10- Balayage
Séquence de manip.
Amplitude d'excitation et 
fréquence d'excitation 
constantes (AM-AFM)


1- Approche de la surface: de "loin" à qq µm
2- Réglage du laser sur le levier
3- Résonance
4- Verrouillage de la PLL 
5- Vérification du déphaseur
6- Verrouillage de l'APIC et vérification du temps de 
réponse
7- Approche finale
8- Réglages fins
9- Compensation du potentiel de surface
10- Balayage
Séquence de manip.
 Amplitude d'excitation constante: APIC non engagé
 Partie sinusoïdale de l’excitation fournie par la PLL. Le déphaseur est 
réglé pour assurer l'excitation à la résonance correspondant à une amplitude 
d’oscillation maximale (A0)
1- Approche de la surface: de "loin" à qq µm
2- Réglage du laser sur le levier
3- Résonance
4- Verrouillage de la PLL 
5- Vérification du déphaseur
6- Verrouillage de l'APIC et vérification du temps de 
réponse
7- Approche finale
8- Réglages fins
9- Compensation du potentiel de surface
10- Balayage
Séquence de manip.
Evolution de A0 en fonction de la phase du déphaseur
ϕPS=23°
f0
ϕPS=13°
Evolution de A0 en fonction de la phase du déphaseur

ϕPS=33°
Evolution de A0 en fonction de la phase du déphaseur

Evolution de A0 en fonction de la phase du déphaseur
ϕPS=23°
1- Approche de la surface: de "loin" à qq µm
2- Réglage du laser sur le levier
3- Résonance
4- Verrouillage de la PLL 
5- Vérification du déphaseur
6- Verrouillage de l'APIC et vérification du temps de 
réponse
7- Approche finale
8- Réglages fins
9- Compensation du potentiel de surface
10- Balayage
Séquence de manip.
 L'oscillateur est maintenant complètement asservi:
 phase (à la résonance, ϕ(t)=2pif0t-pi/2: PLL
 amplitude d'oscillation (à la résonance, A0): APIC
 Amplitude d'oscillation constante.
Vérification du temps de réponse de l'APIC; optimisation des gains P, I
P = 0,5 Vp/Vp
I = 6 Hz
Modulation: 200ms, A0x5%
Vérification du temps de réponse de l'APIC; optimisation des gains P, I
trep ~ 50 ms
P = 0,5 Vp/Vp
I = 6 Hz
Modulation: 200ms, A0x5%
Contribution 
proportionnelle 
trop faible
Vérification du temps de réponse de l'APIC; optimisation des gains P, I
P = 5,5 Vp/Vp
I = 6 Hz
Modulation: 200ms, A0x5%
Vérification du temps de réponse de l'APIC; optimisation des gains P, I
P = 5,5 Vp/Vp
I = 6 Hz
Modulation: 200ms, A0x5%
trep < 5 ms
Léger régime sur-critique.
On garde cette valeur de P 
pour le moment et on cherche 
à optimiser I.
Vérification du temps de réponse de l'APIC; optimisation des gains P, I
P = 5,5 Vp/Vp
I = 36 Hz
Modulation: 200ms, A0x5%
Toujours pas satisfaisant.
On cherche alors un optimum 
autour de ces valeurs.
Vérification du temps de réponse de l'APIC; optimisation des gains P, I
P = 3,5 Vp/Vp
I = 12 Hz
Modulation: 200ms, A0x5%
Vérification du temps de réponse de l'APIC; optimisation des gains P, I
P = 3,5 Vp/Vp
I = 10 Hz
Modulation: 200ms, A0x5%
trep ~3 ms
Pas de régime sur-critique.
trep optimisé
Même chose pour les gains de la PLL
qui assure la détection du ∆f...
1- Approche de la surface: de "loin" à qq µm
2- Réglage du laser sur le levier
3- Résonance
4- Verrouillage de la PLL 
5- Vérification du déphaseur
6- Verrouillage de l'APIC et vérification du temps de 
réponse
7- Approche finale
8- Réglages fins
9- Compensation du potentiel de surface
10- Balayage
Séquence de manip.
Séquence de manip.
Approche finale:
• Définition d'un point de 
fonctionnement (∆fset = -2 Hz, p.ex.)
• Combinaison de mouvements 
Z de la platine µmétrique et du 
piézo pour atteindre le point de 
fonctionnement: en général fait 
automatiquement
• Une fois le point de 
fonctionnement atteint, retrait 
du Z piézo (surface ~ 500 nm) 
pour étape de réglages fins
Séquence de manip.
Approche finale:
• Définition d'un point de 
fonctionnement (∆fset = -2 Hz, p.ex.)
• Combinaison de mouvements 
Z de la platine µmétrique et du 
piézo pour atteindre le point de 
fonctionnement: en général fait 
automatiquement
• Une fois le point de 
fonctionnement atteint, retrait 
du Z piézo (surface ~ 500 nm) 
pour étape de réglages fins
Séquence de manip.
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• Définition d'un point de 
fonctionnement (∆fset = -2 Hz, p.ex.)
• Combinaison de mouvements 
Z de la platine µmétrique et du 
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fonctionnement: en général fait 
automatiquement
• Une fois le point de 
fonctionnement atteint, retrait 
du Z piézo (surface ~ 500 nm) 
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1- Approche de la surface: de "loin" à qq µm
2- Réglage du laser sur le levier
3- Résonance
4- Verrouillage de la PLL 
5- Vérification du déphaseur
6- Verrouillage de l'APIC et vérification du temps de 
réponse
7- Approche finale
8- Réglages fins
9- Compensation du potentiel de surface
10- Balayage
Ré-engagement de la surface (∆fset)
Séquence de manip.
1- Approche de la surface: de "loin" à qq µm
2- Réglage du laser sur le levier
3- Résonance
4- Verrouillage de la PLL 
5- Vérification du déphaseur
6- Verrouillage de l'APIC et vérification du temps de 
réponse
7- Approche finale
8- Réglages fins
9- Compensation du potentiel de surface
10- Balayage
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EF
Φs
Φt
Vb= (Φs −Φt)/e = +VCPD(si appliqué à l'échantillon)
Φs Φt
EF
+-
Vb=0 
Contact Potential Difference (CPD)
Sample Tip
Sample
Tip
Forces électrostatiques attractives longue portée dépendent de  la présence 
locale de charges, de dipôles et/ou de la nature de l'interface pointe-surface:
2
2
1 V
z
CFel ∂
∂
−=
eVVVV bCPDb /∆Φ−=−=Avec:
Vbtip = -3.1 V
Ex: sur NaCl massif
Signature d'une densité de charges "-" en surface
(ou "+" sur la pointe)
1- Approche de la surface: de "loin" à qq µm
2- Réglage du laser sur le levier
3- Résonance
4- Verrouillage de la PLL 
5- Vérification du déphaseur
6- Verrouillage de l'APIC et vérification du temps de 
réponse
7- Approche finale
8- Réglages fins
9- Compensation du potentiel de surface
10- Balayage
Séquence de manip.
Remarques
Les points discutés avant ne garantissent pas une 
bonne qualité d'imagerie, mais simplement un 
fonctionnement de l'instrument optimum! La 
sensibilité verticale (et latérale) reste complètement 
pilotée par l'interaction pointe-surface dans le régime 
courte portée, i.e. par la structure atomique et la 
stabilité de l'apex de la pointe. Requiert de passer 
beaucoup de temps à "modeler" sa pointe. 
Calibration d'amplitude non discutée (cf. thèse Rémy 
Pawlak "Auto-assemblage et polymérisation 2D de 
molécules organiques en surface", HAL CNRS, tel-
00472617) 
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700x700 nm2
30x30 nm2
10x6 nm2
Substrats: KCl(001)
1 nm
Après recuit ~ 200°C, diffusion de cations 
divalents du bulk et contamination de la surface
9x9 nm2
Substrats: NaCl(001)
10x10 nm2
Connue pour polymériser / métaux: N.Zwaneveld et al., JACS 2008
R. Pawlak et al., J.Phys.Chem.C 140, 265 (2010)
• Réseau supramoléculaire 2D lié par des liaisons H
• Adaptation conformationnelle des molécules
• Calculs DFT : Ecohesion ~ 1 eV / molecule
0.73 nm Molécules / substrats:
BDBA / KCl(001)
BDBA
KCl
30x30 nm2
Acide benzène di-borique
9x9 nm2
